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<はしがき>
走査プローブ顕微鏡により逆圧電応答を計測する圧電応答顕微鏡(PFM)により､強誘電体メモ
リ用薄膜の疲労現象やMEMSのアクチュエータ用薄膜の性能向上のメカニズムが明らかにされ
っっある｡しかしデバイスの動作環境､すなわち分極反転過程および逆圧電駆動中の分域をナノ
スケールの空間分解能で観察する手法は確立されていない｡本研究では､表面に作製した電極対
(表面電極対)の微小なギャップを利用してデバイスの動作環境の再現を試み､ナノスケールにお
ける弾性特性評価が可能な超音波原子間力顕微鏡(UAFM)により評価して､強誘電体材料の実用′
的な環境における材料評価技術の確立を目的とした｡強誘電体材料には様々なものがあるが､こ
こでは特定の結晶方位に分極処理を施すことで従来の材料に比べて著しく高い圧電係数を発現す
ることで近年注目されているマグネシウムニオブ酸鉛(Pb(Mg2/3Nbl/3)03-PbTiO3: PMN･PT)
単結晶について実験を行った.その結果､この材料はキュリー点が130oCと低いために真空蒸着
による電極作製時の入熱で脱分極分域組織が発生してしまったものの､表面電極対の電場で分域
構造を駆動可能なこJとが初めて示された｡その際に発生した分域境界をUAFMで観察した結果､
表面下で斜めになっていることを示唆する結果が得られた｡これはPFMのように誘電率の高い
材料で電場が表面に集中する状況では不可能な測定であり､UAFMによる表面下欠陥の3次元構
造の解析の可能性を実証できた｡このように強誘電体材料の分域構造の評価において表面電極対
を用いた電界印加およびUAFMによる非破壊評価が有用なことを初めて実証した｡
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微細加工電極により分極･駆動される強誘電体の
超音波原子間力顕微鏡による非破壊評価
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1章　はじめに
1-1　強誘電体
強誘電体は外部から電場を与えなくても自発的な分極を有する材料である｡自発分極は外部電
場の印加により方向を反転させることができ､分極反転はナノ秒オーダーの時間で誘起される
【11｡強誘電体メモリはこれらの特性がデータ保持に利用されており､高速で低消費電力な不揮発
′
性メモリを実現した【21｡
また､強誘電体の圧電性が利用された圧電アクチュエータは強力･高速な応答に加えて精密な
制御が可能なため､産業において利用領域が拡大している｡例えば走査型プローブ顕微鏡に代表
される精密位置決め圧電ステージではnmの空間分解能の位置合わせが可能である【3】｡またデジ
タルカメラなどでは圧電アクチュエータによる実時間での光学系アライメントの調整により､手
ぶれの朝制された映像の測定が可能になった【4】｡微小電気機械システム(MEMS)のセンサーや
アクチュエータでも強誘電体材料を利用したデバイス【51への期待が高まっている｡
強誘電体アクチュエータの駆動源として一般的なジルコン酸チタン酸鉛(lead zirconate
titanate: PZT)は強誘電体セラミクスとして利用されてきた｡セラミクスは多結晶材料であるた
め多数の分極方位を持ち､未分極状腰ではミクロな分極が相殺された状態にある｡しかし､抗電
場以上の電場で分極処理が行われると自発分極の発生とともに圧電性が付与される｡また､リラ
クサ系強誘電体単結晶のマグネシウム酸ニオブ酸チタン酸鉛(Pb(Mg2/3Nbl/3)03･PbTiO3:
pMN･PT)は特定の結晶方位に分極処理を施すことで著しく高い圧電係数が得られるため､次世代
のアクチュエータ材料として注目されている｡
このように強誘電体の特性は分極処理を行うことで付与され､強誘電体を用いたデバイスは電
場の印加により駆動される｡そのため､強誘電体を研究では電場と組織の関係を議論する事が重
要である｡
1 -2　強誘電体の分域構造
強誘電体の特性の起源は分域と呼ばれる双晶構造である｡分域は均一な自発分極を持つ結晶の
最小単位であり分極方向に圧電性が現れる｡双晶境界は強誘電体分域境界もしくは強誘電体分城
壁と呼ばれる｡分極方向が1800変化する場合は1800分域構造､それより他の角度で変化する場
合は非1800分域構造である｡各分域は抗電場以上の電場の印加により結晶系で許される方位に分
極方位をスイッチングできる｡特に分極されたリラクサ系強誘電体単結晶はエンジニアード分域
と呼ばれる特殊な分域構造を持ち【6】､デバイスへの応用のために分域構造の詳細な解析が求めら
れている｡このように強誘電体の特性を改善,向上させるためには分域構造の解析が必要である｡
また､強誘電体デバイスの信頼性を確立するためには電界に対する分域の安定性の評価が重要で
ある｡
1 - 3　圧電応答力顕微鏡による電場印加に伴う分域挙動の観察
これまで電場による分域の挙動をナノスケールの空間分解能で観察するために,原子間力顕微
鏡(atomic force microscopy: AFM)の導電性カンチレバーにより分域に電場を印加してその逆圧
電応答を計測する圧電応答力顕微鏡(piezoresponse force microscopy: PFM)が用いられてきた
【7,81｡図1-1はPFMを用いた分域評価の模式図である｡底面電極をもつ試料に対して､ (a)では
AFMの探針により分域に電場が印加される｡また(b)では上面電極と底面電極により分域に電場
5
が印加される｡いずれの方法でも逆圧電効果で生じた表面変位がAFMにより測定される｡
(a) Electric field applied directly ll]
(b) Electric丘eld applied between electrodes [2]
図1-1 PFMによる強誘電体分域評価法の原理
Hongらは図1-1(b)の方法によりPZT薄膜の評価を行った[8】｡そして上部電極と底面電極間
に直流電場を印加しながらPFM観察を行うことで､分極反転過程において図1-2のような(a)
sideway growth l9,10】と(b) Forward growth l11]の分域成長が混在することを提案した.しかし
電極越しの観察であったことに加えて､試料に印加される電場がAFMの観察面に垂直だったた
めに分域の挙動を直接観察して実証したものではなかった｡
仁______　｣
*　Growingdomain
図1-2　分域成長のモデル､ (a) Sideway growth､ (b) Forward growth
1 -4　超音波原子間力顕微鏡による分域の評価
分極反転の初期には新たに発生した微細な分域構造がPFMの電場により破壊される可能性が
ある.そこで探針による電場の印加を必要としないUAFMによる分域の評価が試みられてきた
【12,131｡そこでは分域は弾性其方性を持つため接触弾性からも評価が可能と考えられる｡
図1-3はUAFMの原理を表す模式図である【14]｡また図1-4は接触弾性とカンチレバーの共振
6
周波数の関係を表すグラフであり【15】､横軸はカンチレバーのたわみバネ定数で規格化した接触
弾性(相対接触弾性)を表す｡ UAFMではコンタクトモード用の柔軟なカンチレバーが利用できる
ので精密な凹凸像の測定が可能である(図1･3(a))｡カンチレバーがたわみ1次共振周波数で駆動
される時､カンチレバーと探針の慣性力が接触部に作用する(図1･3(b))｡その結果､カンチレバ
ーのたわみバネ定数よりも1 -100倍高い接触弾性が評価可能になる(図114)｡カンチレバーがた
わみ2次共振周波数で駆動される時､カンチレバーの中央部に節が形成される(図1･3(C))｡節に
はカンチレバーの長さを実効的に半分にする効果があるためにたわみバネ定数も実効的に高めら
′
れる｡さらに前述の慣性力の効果が加わるためにたわみバネ定数の10-1000倍の接触弾性が評
価可能になる(図114)｡
Cantilever
(a) AFM (b)たわみ1次モードUAFM
(C)たわみ2次モードUAFM
図1-3　UAFMの原理
′■■ヽ
N
工
.1
ヽ■■lll′
･ー400
>3uOnboJJa3ueuOSat]
200
0
共振周波数(実験値)
Free:非接触
ps:ポリスチレン
GR:グラファイト
GL:ソーダライム
ガラス
10-2　　100　　102　　104
Relative stiffness sv /kc
吾(KL)3(l･cosldcoshKL'- cosKLsinhKL -sinldcoshKL周波数方程式
K. Yamanaka, A. Noguchi. T. Tsuji, T. Koike and T･ Goto, Sur. Interface annaI1 27,600(1999)
図1･4　共振周波数と相対接触弾性の関係
このようなUAFMを強誘電体材料に適用した結果､分域境界において弾性が著しく低下する
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(柔らかくなる)現象が初めて見出された【121｡図1･5はその原因を考察するモデルである【13】｡絶
縁された探針が分域に接触すると､分極の面外成分に比例して圧電ステイフニング現象が生じる｡
しかし分域境界では分極がなくなるために圧電ステイフニングが生じない｡従って分域境界にお
ける接触弾性は分域内に比べて低下する｡分域境界における接触弾性の低下現象はPZTセラミッ
クスにおいて研究されてきたが､その他の材料ではまだ検証されていない｡
T. Tsuji, S. Saito, K. Fukuda, K. Yamanaka, H･ Ogiso, J･ Akedo, and K･
Kawakami, Appl. Phys. Lett., $7, 071909, 2005･
図1･5　圧電ステイフニング現象の模式図
1 -5　これまでの研究の課題と本研究での解決策
このようにPFMにより､強誘電体メモリ用薄膜の疲労現象やMEMSのアクチュエータ用薄膜
の性能向上のメカニズムが明らかにされつつあるが､デバイスの動作環境すなわち分極反転
過程および逆圧電駆動中の分域をナノスケールの空間分解能で観察する手法は確立されてい
ない｡
そこで本研究では､強誘電体材料の表面に作製した電極対(表面電極対)の微小なギャップ
を利用してデバイスの動作環境の再現を試み､ナノスケールにおける弾性特性評価が可能な
uAFMにより評価して､強誘電体材料の実用的な環境における材料評価技術の確立を目的とす
る｡尚､本研究課題の本研究課題の申請時には(1)微細なギャップを持つ電極の作製､ (2)
分極反転過程の分域組織の観察･評価､ (3)交流電界による分極組織の駆動と分域の観察･評
価､ (4)電極配置を利用した圧電特性の定量評価を計画していた｡ 2年間の研究期間において
すべての計画の実行は困難だったが､ (1)および(2)について成果が得られたので報告する｡
1-6　本報告書の構成
第1章では序論として研究の背景および研究の目的を述べた｡第2章では表面電極対を用いた強
誘電体分域構造の観察法を述べる｡第3章では表面下で傾斜した分極構造の観察結果について述
べる｡第4章では表面電極対の電場によって駆動された強誘電体分域の挙動についての観察結果
を述べ､観察結果から考察される強誘電体分域の特性について説明する｡
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2章　表面電極対を用いた強誘電体分域構造の観察法
2-1　緒言
本章では､まず表面電極対を用いた分域観察法の概念を述べる｡次に､表面電極対の作製方法
および試料として用いたPMN-PT単結晶について述べる｡さらに本研究で使用したPMN･PTの
(001)面の分域構造の観察に適したLPFMの原理およびLPFMと表面電極対を組み合わせた面内
分極方位の決定法を述べる｡最後にナノ葡域における弾性特性および内部欠陥の非破壊評価に重
′
要な共振周波数トラッキング型bAFMについて述べる｡
2- 2　表面電極対を用いた分域観察法の概念
図2･1は表面電極対を用いた分域観察法の概念図である｡強誘電体試料の表面に作製した電極
間に電圧が印加されると､電極間の分域に対して表面に平行な電場が印加される｡電極の間隙の
幅が数〟mのオーダーになると10V程度の電圧印加で抗電場に近い電場が発生する｡このような
電場により誘起された分域の挙動をPFMやUAFMにより直接観察する｡
cantilever
ferro electric crystal
図2-1表面電極対を用いた分域観察の概念図
2-3　表面電極対の作製
表面電極対はフォトリソグラフイのリフトオフプロセスにより､表2-1の①から⑥の工程によ
り作製した｡以下で各工程における詳細を述べる｡
表2･1表面電極対の作製工程
手順　　　　　工程
①　　表面電極対の設計
(塾　　試料の研磨
③　　試料の洗浄
④　　フォトレジストの塗布
④　　露光と現像
⑤　　金属膜の作製
⑥　　フォトレジストのリフトオフ
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(む表面電極対の設計指針
厚さ1mmのPMN･PTで電荷一電圧ヒステリシスを測定したときの抗電場は1.9kV/cmであった｡
数Ⅴの電圧で抗電場以上の電場を印加するためには､電極間距離は10〟m程度でなければなら
ない｡また使用したAFMのスキャナーの最大水平変位は約20flmである｡以上の点を考慮して
間隙の幅は10〟mに決定した｡図2-2は電極の設計図である｡電極の幅は間隙で電極間に平行な
′
電場が得られるように50〟mとした｡
6mm ?
＼ 
嘉I=コ⊂ ::10LLm 剪?
図2･2　表面電極対の設計図
②試料の研磨
分極処理されたPMN･PT単結晶の(001)面を自動研磨盤により表2･2の手順で研磨した｡
表2･2　試料研磨の手順
手順　　研磨定盤　　　　　　　　　　研磨剤
①　サーフェス定盤銅
(参　サーフェス定盤錫
③　サーフィンxxxl5
ダイヤモンド3LL m(水性)
ダイヤモンド0.25FL m(油性)
コンポール80(コロイダルシリカ)
③フォトレジストの塗布
フォトレジスト塗布前の洗浄は次のような手順で行った(表2･3)0
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表2-3　洗浄手順
手順　　洗浄方法　　　　　　　　時間､回数
①　02アツシヤー
②　エタコール1次廃液
③　エタコ-ル
④　Dl水
1分
20秒､ 2回
20秒､ 2回
20秒､6回
②から④では超音波洗浄機を用いた｡洗浄後､試料を乾燥させるためにべ-キング(70℃､ 20
分)を行った｡一般朗なシリコン基板の洗浄では油脂汚れ除去のために濃硫酸と過酸化水素水を
2:1で混合した溶液が用いられるが､ここでは試料表面の化学反応を避けるために02アッシヤー
を用いた｡洗浄後,フォトレジストの塗布は以下の手順で行った(表2･4)｡
表2･4　フォトレジストの塗布
手順　　　　塗布剤　　　　　回転数　　　時間
①　　　　oAP　　　　　3000rpm　　1 0秒
②　　oFPR800-30cp　　　3000rpm　　　20秒
①､ ②はスピンコートにより塗布した｡塗布後､熱硬化､脱ガスによりレジストを安定させるた
めに70℃で20分プレベ-キングを行った｡
本研究では試料の脱分極を避け(キュリー点136℃)､フォトレジストの過剰な硬化を避けてアセ
トンによりリフトオフを行うためプレベ-キングおよびべ-キング温度を70℃とした｡ Siプロ
セスでは剥離液としてMS2001が使用されるが､ MS2001はアルカリ性であり試料表面や電極が
腐食される問題があった｡
④露光と現像
ボールセミコンダクター社製のマスクレス露光機により表2･5の条件で露光を行い､表2-6の
手順で現像した｡現像後､現像液だけでは完全に除去できなかった感光部を02アッシャ一によ
り除去した｡
ll
表2･5　露光条件
露光パラメータ　　　　　　数値　　　単位
Laser lntensity
Mirror On Time
Stage Speed
40
1 500　　　FLSeC
0.27　　　mm/sec
表2･6　現像の手順
手順　　現像方法　　　　　　　　時間　　　条件
①　　現像液(MND-3)
②　　リンス1 (Dl水)
③　　リンス2(Dl水)
④　　ベーキング
⑤　　02アツシヤー
2分30秒
30秒
30秒
20分
1分
To℃
⑤Au/Cr膜の作製
本研究では電極の作製に基板の密着性と電極の導電性を両立するAu/Cr膜を用いた｡ここで膜
質を改善するために表2･7の条件で真空蒸着を行った｡
表2-7　蒸着条件
手順　　金属　　　製膜速度(nm/sec)　　膜厚(nm)
①　　　cr
②　　　Au
蒸着源には希硫酸により表面の酸化膜を除去したCr､アセトンにより油脂汚れの洗浄を行った
Auを使用した｡蒸着ではベルジャー内を4.0×10･4 Paまで真空排気した後､まず基板との接着
層となるCrを蒸着し､その後Auを蒸着した｡
本研究で作製された試料は真空蒸着時にPMN･PTのキュリー温度以上に加熱された可能性があ
る(3-4節参照)0
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⑤フォトレジストのリフトオフ
蒸着マスクとして用いたフォトレジストはアセトンを用いて除去し､表2-8の手順で洗浄した｡
表2-8　リフトオフ後の洗浄
5■
手順　　　洗浄液　　　　時間　　　　回数
アセトン　　　　　20秒　　　　2
エタコール　　　20秒　　　　2
DI水　　　　　　20秒　　　　6
図2-3は表面電極対の光学顕微鏡写真である｡電極の幅が50J↓m､電極間の距離が10′1mで
あり､光学蹟微鏡で観察できる精度では誤差なく作製されたことが確認された｡
図2-3　表面電極対の光学顕微鏡写真
2-4　計測に用いた強誘電体
計測試料にはリラクサ系強誘電体単結晶であるマグネシウムニオブ酸チタン酸鉛
(0.65Pb(Mg2/3Nbl/3)03-0.35PbTiO3: PMN十PT)を用いたo PMN-PTはこの組成において菱面体
構造であるため単位格子の対対角線方向に自発分極が生じるoこのため【0011に分極処理が行わ
れると､図2-4のように【111日lTlHTlll､ 【日日の分極を持つ多分域(エンジニアード分域)
構造が発生する｡分域間で(001)面内の分極成分が相殺されるため･巨視的には分極処理を行った
【ool]方向に高い圧電係数が発現する【6]｡本研究では[0011に分極処理を行ったJFEミネラル製の
PMN-P甘の(001)面を用いた｡
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図2･4 【001】方向に分極処理されたPMN-PT内部の分極方位の模式図
赤い矢印はマクロな圧電性を示す向きを･黒い矢印はミクロな分極方位を表わしている｡
2-5　ラテラル圧電応答力顕微鏡(LPFM)
菱面体構造のPMN･PT単結晶の(001)面では､分域ごとの分極の面外成分は同一であるoこの
ためカンチレバーのたわみ振動を用いる一般的なPFMにより分域構造を映像化することは困難
である｡そこでねじり振動を用いて分極の面内成分を評価するラテラル圧電応答力顕微鏡(lateral
piezoresponse force microscopy ‥ LPFM)[16, 171を用いたo
図2･5はLPFMの原理図であるoカンチレバーを上部電極として裏面電極との間に電場を印加
すると逆圧電効果により分域は分極の方向に膨張もしくは収縮するo従ってPMN･PT単結晶の
(001)面の評価においてAC電場が印加される場合には試料表面に面内成分の振動が生じるo
LPFMではカンチレバーのねじり振動の振幅と位相から分極の面内成分が評価されるoこれらの
パラメータはロックイン検出により測定できるため､ AFMのスキャンを行いながらマッピング
することでLPFM像が得られる｡
Ps//<1 1 1>
図2･5　ラテラル圧電応答力顕微鏡の原理図
ここでPMN-PTにおいて可能性のある4つの分極方位【111日1†1日7111､ 【Ti1]tまAFM
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の観察面において【110】､ 【li01､ 【TIOl､ 【H01となる｡ここでLPFMではカンチレバーの軸
に直交する方向の分極成分しか評価できないので単独では4つの分極方位を同定することはでき
ない｡しかし本研究では表面電極対の電場により分極方向をスイッチングできるため､分極方位
を2方向に限定することができる｡
図2･6は電場の印加方向と面内分極の方位､圧電応答の関係を表した図である. PA･ PBはAFM
観察面に投影された分極ベクトルの大きさ､ 0は【001】方位と印加電場のなす角度を表す｡まず電
場の印加によりPMN･PTのとり得る面内分極の方位はpA､ PBの2つに限定されるoカンチレバ
′
ーの軸がⅩ軸と一致する時､ LPFMで測定される振幅はpA､ PBをy軸に射影した
㌔ -㌔ cos(450+♂)
PL =PB COS(450-0)
に比例する｡ここでCがOoでない場合にはpiとpLに差が生じるため振幅の大きさから分極方
位を同定できる｡今回作製した表面電極対ではβ=50とした｡
piz up;y direction ofapplied fleld
pi - PA COS(7T/4+50)
Ri - PB COS(7T/4-50)
図2-6　電場の印加方向と面内分極の方位､圧電応答の関係
2-6　超音波原子間力顕微鏡(UAFM)
uAFMでは共振周波数から接触弾性が解析される｡このためUAFM像から材料組織の弾性特
性の分布や内部欠陥の解析を行うためには共振周波数像による映像化が重要である0本研究では
共振周波数トラッキング型UAFMにより堅い材料の評価に有用なたわみ2次共振周波数を用い
た映像化を行った【18】｡
図2-7は共振周波数トラッキングシステムのブロック図である｡カンチレバー励振用の圧電振
動子は電圧制御発振器(Voltage controlled oscillator: VCO)のAC信号により駆動される｡ VCO
の出力周波数は入力されるDC信号Voにより制御される0位相比較栄(phase comparator)では
vcoの出力信号とたわみ振動信号の位相が比較され位相差に比例したDC信号VINが出力されるo
誤差アンプ(ErrorAmp.)ではDC5Vを参照信号VrelとしてTrINとの差分信号VERRが出力されるo
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KI Ya叩anaka et.al: Appl･ Phys･ LettL 78 (2001) 1939∴
図2-7　共振周波数トラッキングシステムブロック図
初期設定において①Switchを開き②VCOの入力Ⅴを調節することによりカンチレバーに接触
共振振動を励起し③VERRが0となるように可変位相シフタ-を調節する｡次にスイッチを閉じて
AFMのスキャンを開始する｡局所的な接触弾性の変化によりカンチレバーの共振周波数がVCO
の出力信号から変化すると､位相差が発生するために位相比較器でVINが出力され誤差アンプで
vERZlが出力される. VERRはVoに加算されてVCOに入力され､共振周波数から外れたVCOの
出力は共振周波数に一致させられる｡その結果､カンチレバーは常に接触共振周波数で振動しな
がら試料表面をⅩ-y走査する｡共振周波数は周波数復調器により検出され凹凸像に対応して映像
化される｡
2-7　第2章の結論
まず表面電極対を用いた強誘電体の評価法の概念を述べ､表面電極対の作製および分域構造の
観察方法について述べた｡表面電極対の作製では､低い電圧で抗電場以上の電場を印加できる設
計を行い､電極の剥離を改善する工程を考案し作製した｡観察方法では､ PMN-PTのミクロな分
極方位と圧電応答との関係を議論し､面内分極を観察できるLPFMが適した方法であるという結
論を得た｡さらに電場の印加方向と圧電応答差から分極方位を決定できることを述べた｡また､
材料組織の弾性特性の分布や内部欠陥の解析を行うUAFMについて述べた｡
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3章　UAFMによる表面下で傾斜した分域境界の観察
3-1　緒言
本章では表面電極対の電極間をLPFMおよびUAFMで観察した結果を述べる｡また2つの強
誘電体評価方法で観察できる領域の違いを考察し､ UAFMで観察された分域構造の解析を行う｡
3-2　分極構造の観察結果
′
図311は電場印加前の表面電極対をLPFMで観察した結果であるo (a)は凹凸像である｡ (b)は
対応する領域のLPFM振幅像であり明るい部分ほど振幅が大きかったことを表す｡ (a)から電極
の厚さは約120mmでありAu/Cr膜がほぼ設計通りの膜厚で作製されたことがわかった(2 -3節
参照)｡電極に多数のスクラッチが見られたがこれは付着した境などをふき取る際についた傷であ
ると考えられる｡ (b)において上側の電極からノコギリの刃状に明るい語調の額域が張り出してい
る様子が見られた｡ノこれは真空蒸着時にPMN-PTの温度がキュリー点を超えたために生じた脱
分極組織であると考えられる(2･3節参照)｡
0.0匪≡ヨ127.5 (nm)　　1.36匪≡国5.50 (V)
図3-1電場印加前の表面電極対のLPFM観察
(a)凹凸像､ (b) LPFM振幅像(接触荷重190nN､印加電圧5kHz､ 4V)
図3-2は図3-1(b)の白い破線で囲まれた領域をLPFMとUAFMにより映像化した結果である｡
(a)は凹凸像であり領域全体で高低差が8nmと平坦だった｡ (b)はLPFM振幅像でありノコギリ
型の分域が汀10】および[010]軸に平行な分域境界を持つことがわかった｡ (C)はUAFM共振周波
数像である.ここでは[ilO]および【0101軸に平行な帯状に共振周波数の低下した領域が見られ
た｡これらの領域で周波数の低下が特に著しい部分では､周波数が分域内部に比べて約0.3kHz
低下していた｡これらの嶺域は(b)で見られた分域境界の分布と関係すると考えられる｡
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0.00匪≡≡:コ7.96 (nm)1.86匪≡:::] 6.20 (V)
547.5歴≡≡≡≡;:コ548.5 (kHz)
図3-2　熱による脱分極で生じた分域構造の観察
(a)凹凸像､ (b)LPFM振幅像(接触荷重190nN､印加電圧4V､ 5kHz)
(C)uAFM共振周波数像(接触荷重1900nN
そこで(b)(C)から特徴的な構造を抜き出して相互の位置関係を調べたo図3-3はその結果を重ね
て記した図である｡図中の実線は(b)で観察された分域境界であり､分域内の矢印は面内の分極方
位を表す｡また破線は(C)で見られた共振周波数の低下嶺域の境界を表す｡灰色の領域は破線で囲
まれた領域内でも周波数の低下が著しかった部分を表す｡
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domain boundary in PFM
･･.････････.･ reg-on of frequency decrease
distinct decrease of frequency
_　　テ　domain orientation
図3･3　LPFM振幅像とUAFM共振周波数像の関係
その結果､ [†101および【0101軸に平行な帯状嶺域の幅はそれぞれ200mmおよび1000nmだ
った｡また､共振周波数の低下が明瞭な部分は分域境界と一致していたoここで強誘電体の分域
境界の幅はト10nmである【19-2110従って､実験で見られた帯状構造は桁違いに幅が広いため､
分域境界そのものではなく分域境界の影響で接触弾性が低下した嶺域であると考えられるoさら
に共振周波数の低下が著しかった部分では分域境界が表面に露出していたと考えられるo
このような分域境界による弾性の低下はPZTで報告されているが[14,151､本研究により
PMN-PTでも初めて見出された｡この構造は表面電極対による印加電場が0-5kV/cmの範囲では
変化しなかった(4章参照)0
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3 - 3　PFMとUAFM像の映像化深さに関する考察
前節ではUAFM像における共振周波数の低下した帯状構造がLPFM像の分域境界だけでは説
明できないことを述べた｡本節では圧電応答に寄与する電場と接触弾性に寄与する応力場の分布
について議論することで各手法の映像化深さを考察する｡
図3-4は強誘電体平面に帯電した導体球が接触した場合に誘電体内に生じる電場を計算した結
果である[221｡ (a)は解析に用いたモデルの模式図である. (b)(C)はそれぞれ比誘電率e rを100お
よび1000として計算した電界強度を等高線表示した結果である｡暗い部分ほど電界強度が大き
5■
く最大電場の1/eまで表示されている｡誘電率Erが100の材料では電場の強さが1/e倍となる
範囲が探針半径の1/50程度まで広がっているのに対し､ erが1000の材料では100の時と比較
して電場の集中する領域が1/10程度となる｡
(a)
Tip
･ (conductive sphere)
a: radius of tip edge
Ferroelectric semi-　er : 100,1000
infinite body
(b)　　　probe　　　(C)
1/e 1 1/e 1
K. Matsuura, Y. Cho and H. Odagawa, Jpn. J. Appl. Phys. 40(5B), 3534 (2001)･
図3-4　探針直下における電場集中の計算結果
(a)解析に用いたモデル
比誘電率が(b)8, -100､ (C) gr -1000のときの解析結果
本研究で用いたPMN-PTは比誘電率が非常に高いため( e r～5000)､探針直下で電場が集中
する嶺域は探針半径の1/1000以下であると考えられる｡実験に使用した探針先端の曲率半径は
典型的には数100-1000nmであることを考慮すると､ LPFMで映像化できた深さは1nm以下
である｡従ってL PFM振幅像で見られた分域境界は試料表面に露出していたと考えられる｡
次に､図3-5は剛体球と表面下に低弾性率層を含む平面弾性体の接触で生じる応力を有限要素法
(丘nite element method: FEM)により解析した結果である【23】｡ (a)は解析に用いたモデルの模式
図である. (b)(C)はそれぞれ荷重が25nNおよび100nNの時の応力をVon-Mises応力に換算して
等高線表示した結果である｡解析結果から応力が最大応力の1/e倍となる階調は剛体球の接触半
径と同程度の深さである｡また荷重が増加すると接触半径も増加するために1/eとなる言皆調も深
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い位置に移動する｡
(b)
F.W=1 5GPa,
〝l｡W=0･24
(C)
700(MPa) 120
T. Tsuji, H. Irihama and K. Yamanaka, JSME Int･ J･ Ser･ A 45, 561(2002)
図3-5　剛体球と弾性体の接触におけるⅦn-Mises応力分布の有限要素解析結果(a)解析に用い
たモデル､接触荷重(b)F=25nNおよび(C)F=100nNにおけるVon-Mises応力の分布
図3-2の実験条件では接触半径は30から50nm程度であると推定される｡従って､ PMN-PT
が単結晶であることを考慮すると､ UAFM像で見られた帯状構造は表面下数10nm程度の深さ
に存在した低弾性率の物体が映像化された結果であると考えられるoこのようにPFMとUAFM
では得られる画像に共通点はあっても同じ情報を表すのではない｡UAFMでは荷重の制御により
接触半径を制御できるため深い位置の構造を映像化したい場合には高い荷重を負荷すればよいと
考えられる｡
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3-4　UAFMで見られた帯状構造の解析
前節ではUAFM像で映像化される深さを応力場の分布に基づいて考察し､探針の接触半径と
同程度の深さに位置する内部構造が映像化されうることを述べた｡この知見をもとに､ 【0101に平
行な帯状構造について考察を行う｡
図3-6(a)は図3-2(C)と同一UAFM共振周波数像である｡ (ち)は(a)の白線MNに沿って得た共振
周波数変化のプロファイルである｡共振周波数の極小になる位置(Ⅹ)に対してM側では共振周波数
5■
の増加が急激であるのに対し､ N側では緩やかだった.対応するLPFM像からⅩは分域境界が
表面に露出した位置だった｡
(zHq)A3uanbaJh l 548.0 披?
M ?
】 鉄Cr縢?
Ⅹ　　　　　2.05
(FLm)
＼ 547.5厩≡=] 548.5 (kHz)
図3-6 【010】に平行な共振周波数の低下した帯状構造の解析
(a)UAFM共振周波数像(図3･2(C)と同一) (b)MNに沿ったプロファイル
N側の緩やかな共振周波数の増加は接触弾性が徐々に増加したことを示唆する｡一方､接触弾
性に寄与する応力場は表面下深くなるにつれて減少するため､分域境界が深い位置にあるほど接
触弾性の低下に対する寄与が小さくなる｡従って､ MNの断面は図3-7のような分域境界が表面
下で傾斜した構造で表されると考えられる｡
_____　d川11こlin houtldLlry
･､_二) high stress reglOn by contact
図3-7　分域境界が表面下で傾斜したモデル
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図3-2を測定した条件における接触半径は30から､50mmであるため､分域境界が映像化され
る深さも同程度であると考えられる｡観察された帯状嶺域の幅は約1000mmだったため､分域境
界の傾斜は試料表面に対して1.7-2.90となる｡このような浅い角度の分域境界は結晶学的には
不安定である｡しかし､別のPMN･PT試料において蒸着時の基板表面の温度を測定した結果､
PMN-PTのキュリー点【24】よりも高い約160℃まで加熱されたことがわかった｡従ってPMN･PT
′
基板の不均一な加熱により蒸着源に近い表面だけが部分的に脱分極した構造が生じても妥当であ
ると考えられる｡
3-5　第3章の結論
表面電極対の間隙内に存在する熱による脱分極で生じた分域構造をLPFMおよびUAFMによ
り観察した｡ LPFMでは【710】および【010】軸に平行な分域境界を持つ分域構造が観察され･
uAFMではLPFMで観察した分域境界に関係した接触弾性が低下した帯状の領域が観察された｡
また､圧電応答に寄与する電場と接触弾性に寄与する応力場の分布について議論することで､
LPFMで映像化できる深さはlnm以下であり､ UAFMでは探針の接触半径と同程度の深さに位
置する内部構造が映像化されうるという知見を得た｡この知見をもとに【010】に平行な帯状構造に
っいて考察を行った結果､この領域は分域境界が表面下で傾斜した構造であるという結論を得たo
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4章　表面電極対の電場による強誘電体分域の駆動
4-1　緒言
本章では表面電極対により電場を印加して強誘電体分域を駆動させ､電場の変化に対する分域
の挙動を観察した結果を報告する｡電場は0から10kV/cmの範囲で変化させ､それぞれの電場
でLPFMおよびUAFMにより観察を行った｡その結果､電場の変化に応答する分域の様々な挙
動が観察された｡また､特徴的な分域の挙動については詳細な解析を行った｡
E)
4-2　分極処理よる圧電応答の発現
2-3節および3･4節で述べたようにPMN-PT基板の表面は真空蒸着時にキュリー点よりも高温に
さらされた｡従って表面電極対の作製直後には基板表面が脱分極していた可能が高い｡そこでま
ず電極間の電場Esが抗電場Ecに至るまでの分域の圧電応答を観察した｡表面電極対においてEs
は深さ方向に不均一であるが電極間距離が最短になる表面において最大になると考えられる｡そ
こで
Es-Vs/ds
と定義する.ここでVs, dsはそれぞれ電極間に印加した電圧および電極間距離を表すoまた
pMNIPT単結晶のバルク材のIEclは約2kV/cmだった｡
図4-1は作製後電場の印加を行っていない電極対に対してEsをOkV/cmから3kV/cmまで変化
させて測定したLPFM振幅像である｡測定嶺域は図3-2に対応する｡各図のブロック矢印は電場
の印加方向を表す｡ここでEsが正の時には各映像において下から上の方向に電場が印加される｡
Es '2kV/cmでは圧電応答は不明瞭だった.しかしEs ≧2kV/cmでは圧電応答が明瞭になった｡従
ってEs ≧IE招こおいて分極の面内成分が発現したoこれはgs≧lEcIの電場の印加により脱分極組
織に分極処理が行われたことを示唆する｡
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0･44匪≡≡≡≡::::コ3･90 (V)　　　0.76圏≡≡:::コ6.78 (V)
0.54厩≡;:コ3.94 (V)　　1.54匪≡コ5.34 (V)
図4･1抗電場付近におけるLPFM振幅像(1)
接触荷重190nN､印加電圧5kHz､ 4V
Es= (a) 0, (b) 0･3, (C) 0･7, (d) 1･O kV/cm
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0.76厩≡コ4.96 (V)　　　0･38厩≡:コ4･32 (V)
0.40 - 4.64 (V)　　　0･42 a 5･06 (V)
図4-1抗電場付近におけるLPFM振幅像(2)
接触荷重190nN､印加電圧5kHz､ 4V
Es= (e) 1･5, (8 2･0, (g) 2･5, (h) 3･OkV/cm
4-3　可逆的な分極スイッチングの観察
前節では3kV/cmまでの電場を印加し､表面電極対により分極処理が可能なことがわかった｡
そこで分極反転に伴う分域の挙動を観察するために5kV/cmの印加を行い､分域挙動の観察を試
みた｡
図4-2は図4･1と同位置においてEs - 5kV/cmで観察した(a)LPFM振幅像､ (C)UAFM共振周波
数像および(e)凹凸像である｡また(b)､ (d)､ (飢まEs --5kV/cmにおける観察結果であるo LPFM
観察において印加電場の逆転により分極の反転が見られた｡それに対し､ (C)､ (d)UAFMでは構
造に変化は見られなかった.また､ (e)､ (i)凹凸像では形状の変化は見られなかった｡このことか
ら分域内の分極方位は弾性特性と形状には影響しないことが確認された｡ (a)､ (b)中の矢印は電場
の印加方向と分域内の圧電振幅差から推定される分極の面内方位を表しているo LPFMのコント
ラストの反転は電場の逆転に対して繰り返し誘起される可逆応答であった｡
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547.5匪コ548.5 (kHz) 546.5厩≡:コ547.5 (kHz)
0.00畷国…;三コ5.23(nm)　0.00匪コ6.16(nm)
図4-2 Es -5kV/cmおよびEs --5kV/cmにおける､ (a),(b)LPFM振幅像(接触荷重190nN､印加
電圧5kHz､ 4V)､ (C),(d)UAFM共振周波数像(接触荷重1900nN)および(e),(i)凹凸像
これらの面内方位から､観察された圧電応答の変化が電場の印加方向の逆転に対して面内方位
が900回転するスイッチングであったと推定される｡図4-3は菱面体晶の結晶構造を模式的に表
し､ベロブスカイト構造の中心原子位置のずれによる分極の発生方向を示した図である｡一般的
に強誘電体の分極反転現象では,図4･3 (a)のような材料中にひずみが発生しないで分極方向が
反転する1800スイッチングが誘起されやすいと考えられている｡しかし今回観察されたスイッチ
ングは図4-3 (b)に示されるような非1800スイッチングであった｡
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=)分極方位　◎中心原子
4-3　菱面体晶における分極スイッチングのモデル
(a) 1800スイッチング､ (b)非1800スイッチング
【0011方向に分極処理されたPMN-PTでは､分極の面外成分は全て【001】方向を向いていると考え
られる｡一部の分域が周囲の分域の分極方位に逆らって[00日成分を持つ分極方位を得るのは難
しいため､ 1800スイッチングは起こらなかったと考えられる｡この結果は､巨視的な分極方向の
反転が微視的には非1800スイッチングによるものであることを示唆している｡
4-4　分域境界の移動を伴うスイッチング
4-4-1　LPFMで観察された分域形状の変化
Es -5kV/cmよりも高い電場を印可することで分域境界の移動を伴う分極スイッチングが誘起
された.図4-4はEs =5kV/cmにおける(a)LPFM振幅像､ (b)凹凸像､ (C)分域の面内分極方位を
表わした図であるoまた図4･5､図4-6はそれぞれEs -7kV/cm, Es -10kV/cmとした結果であるo
LPFM像では高い電場の印加により分域形状の変化が誘起されていく様子が観察された｡また分
極方位図では分極方位pBの嶺域が広がり､ pAの領域が縮小していることが確認されたo電場の
印加方向に対してはpBがpAよりも相対的に安定な方向を向いているため､ pBの領域が広がる方
向に分域境界が移動したと考えられる｡図4-6(a)のA､ Bで示された領域ではpB簡域の広がりが
大きかった｡分域境界の移動は印加電場を無くしても復元しない不可逆応答であった｡この結果
は巨視的なインプリント現象との関係を示唆するものである｡
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1.86匪≡コ6.20(V) 0.00駆匿匿コ5.23 (nm)
図4-4　Es-5kV/cm時の(a)LPFM振幅像(接触荷重190nN､印加電場5kHz, 4V)､
(b)凹凸像および(C)分域内部の分極方位図
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r･46 a 5･60(V) 0.00 &6.50(nm)
図4-5　Es-7kV/cm時の(a)LPFM振幅像(接触荷重190nN､印加電場5kHz､ 4V)､
(b)凹凸像および(C)分域内部の分極方位図
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3.98匪≡≡:コ7.44 (V) 0.00匪≡::コ5.68 (nm)
- domain boundary
in PFM
ーdomain orientation
図4-6　Es -10kV/cm時の(a)LPFM振幅像(接触荷重190nN､印加電場5kHz､ 4V)､
(b)凹凸像および(C)分域内部の分極方位図
図4-4から図416までの結果より分域境界の移動ではlTIO]軸に平行な分域境界の移動量が小
さいのに対し､ 【010】軸に平行な分域境界では分域境界の移動量が大きいことを見出した｡
ここで[†10]軸に平行な分域境界は分極方位を表す矢印の頭と尻尾が接するhead to tail境界
である｡それに対し【010】軸に平行な分域境界は矢印の頭と頭が接するheadtohead境界であっ
た｡分極が正負逆の向きで接する境界と同一の向きで接する境界とでは､同一の向きで接する境
界のエネルギーのほうが高いことは明らかであり､電場の印加に対して【010]軸に平行な分域境
界の移動が誘起されやすかったと考えられる｡
ここで､破線の白丸で囲まれた2本の分域境界が交わる位置は印加電場の増加に対して位置変
化がほとんど観察されなかった｡このことは分域境界の交差に基づくピンニング効果の存在を示
唆している｡
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4-4-2　ーUAFMで観察された構造の変化
前節では電場の増加に伴い分極方位が電場の印加方向に対して安定な方向を向くように成長し
ていく過程が観察されたo　ここではそれらに対応した電場下でのUAFM観察結果について述べ
る｡
図4-7はEs -5kV/cmおよびEs -7kV/cmで得られた結果である. (a)､ (坤まLPFM振幅像､ (C)､
(d)はUAFM共振周波数像である｡ (C)､ (d)の領域A､ B､ Cでは構造の変化が観察された｡
Aでは分域境界の移動に対応して､帯状構造が観察された｡ ちでは(C)で帯状嶺域Blの幅が約
′
1000nmであったのに対し､ (d)ではB2のように約200nmまで狭まる現象が観察された｡ 3章で
約1000nmの幅を持つ帯状領域は分域境界が表面下で傾斜していたと考えられることを述べた｡
その考え方をB2にも当てはめると､帯状領域の幅が狭まった現象は表面下の分域境界の傾斜が
試料に対して垂直な角度に近づいたと考えられる｡
Cでは(C)でClのように[010]軸と平行に形成されていた帯状嶺域が電場の増加により(d)では
C2のように[TIO]軸と平行な向きに近づくように配列されたo Lかしこの領域で明瞭な分域境界
は見られなかったが､帯状嶺域が移動したため､分域境界も移動したと考えて差し支えない｡こ
の結果から､ [010]方向の電場に対して[TIO]軸と平行な向きの分域境界は安定であることが見出
された｡
1.86厩≡≡≡≡:コ6.20 (V)　　!:_4_6_腎5･60 (V)
547.5厭≡:コ548.5 (kHz)　547.5厭コ548･5 (kHz)
図4-7　Es -5kV/cmおよびEs -7kV/cmにおける(a),(b)LPFM振幅像(接触荷重190nN､印加電
圧5kHz,4V)および(C),(d)UAFM共振周波数像(接触荷重1900nN)
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図4-8はEs -7kV/cmおよびEs -10kV/cmで得られた結果である. (a)､ (b)はLPFM振幅像､ (C)､
(d)はUAFM共振周波数像である｡ Es -7kV/cmまでのUAFM観察では､分域境界付近で帯状領
域が観察された｡それに対し､ Es -10kV/cmでは､ (d)の領域Dで見られる分域内部での全体的な
共振周波数の低下､および領域Eで見られるLPFMで映像化された分域境界とは真なる位置で共
振周波数の低下が観察された｡
I.46際≡:コ5.60 (V)　　　3.98匪≡:::] 7.44 (V)
547.5匿コ548.5 (kHz)　　546.5匪≡::コ547.5 (kHz)
図4-8　Es -7,10kV/cm時の(a),(b)LPFM振幅像(接触荷重190nN､印加電圧5kHz,4V)および
(C),(a)UAFM共振周波数像(接触荷重1900nN)
額域D､ Eで観察された構造は次に説明する図4-9､ 4-10のモデルでそれぞれ説明できる｡図
4-9は領域D中の白線で示された位置で考えられる分域境界の移動を表す模式図であり､ (a)
Es-7kV/cmでは試料表面に対して垂直に形成されていた2つの分域境界の片方が､ (b)
Es -10kV/cmでは表面下で移動したことを表している.
移動した分域境界は両端が他の境界と交差していたため､ピンニングにより位置が固定されて
いたと考えられる｡そのため印加電場に対して表面に露出した位置は移動せず､表面下の境界の
みが移動した｡
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547.5監≡≡……≡::コ548.5 (kHz)
(a) 7kV/cm
546.5匿:::コ547.5 (kHz)
書芸fFbli'警察
[二分域境界
図4-9　領域Dで考えられる分域境界の模式図
図4-10は領域E中の白線の位置で考えられる分域境界の移動を表す模式図である｡嶺域Eで
も領域Dと同様の考え方で2つの分域境界が共に近づくように移動し､表面下の分域境界が合体
したモデルを考えると説明ができる｡
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547.5厩こコ548.5 (kHz)
(a) 7kV/cm
546.5匪…≡コ547.5 (kHz)
(b) 10kV/cm
言UTiFbli'警察
⊂]分域境界
図4-10　領域Eで考えられる分域境界の模式図
また､図4-9､ 4-10で考察した2組の分域境界についてそれぞれの組の境界の移動量を比較す
ると､図4-9では【TIO]軸と平行な境界はほとんど移動せず[0101軸と平行な境界の移動量は大き
い､図4-10では2本の境界がともに動いているが【了10】軸と平行な境界の移動量が小さいことが
わかる｡これらの現象は､先で述べた【710】軸方向への再配列現象と併せて【7101軸方向に形成さ
れた分域境界が相対的に安定であることを示している｡
この方位による安定性を考察した境界は前節で述べた電気的に安定なhead to tail境界と同一
の境界である｡そのため､方位による安定性が存在するとは断定できない｡しかし､電気的な安
定性と方位による安定性のどちらか､もしくは両方が分域構造の安定性に寄与することは確認さ
れた｡
4-5　第4章の結論
表面電極対に電場を印加することで､印加電場に応答する様々な分域挙動が観察された｡
Es -2kV/cm付近では､抗電場を越える電場の印加に対して脱分極組織に分極が発現する現象
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が観察された｡抗電場の発生が分域構造という微視的な構造の分極の発現に対応することが示唆
された｡
Es -5kV/cmまでの電場では分域境界の移動を伴わず､分域の分極方位が回転する可逆的な分
域スイッチング現象が観察された｡この現象は電場の逆転に対して繰り返し誘起される可逆応答
であった｡観察された現象は一般的に起こりやすいと言われている1800スイッチングではなく､
非1800スイッチングであった｡これは巨視的な分極方向の反転が微視的には非1800スイッチン
グによるものであることを示唆しているo　　′
Es -5kV/cm以上の電場では分域境界の移動を伴う不可逆的な分域スイッチング現象が観察さ
れた｡分域境界の移動については､分極の向きが印加電場に対して相対的に安定となる領域が増
加するように移動していく過程が観察された｡また､分域境界の交点では分域境界が移勤しにく
かったことから分域境界の交差に基づくピンニング効果の存在が示唆された｡さらに､分極が正
負逆の向きで接する境界と同一の向きで接する境界とでは同一の向きで接する境界のほうが動き
やすいという分域境界の電気的な安定性と､ [710]軸と平行に形成された分域境界が相対的に安
定であるという分域境界の方位による安定性が考察された｡電気的な安定性と方位による安定性
が考察された分域境界は同一であったため,どちらが支配的な現象かという結論は得られなかっ
たが､どちらか､もしくは両方が分域構造の安定性に寄与することは確認された｡
表面電極対は分域構造の変化を誘起する方法として有用であり､ LPFMとUAFMを組み合わせ
ることで分域構造の詳細な観察ができ､ PMN-PTについて様々な知見を得る事ができた｡
36
5章　結論
本研究では強誘電体材料の実用的な環境における材料評価技術の確立を目的として､表面電極
対の作製およびUAFMとPFMによる分極反転過程の分域組織の観察･評価を行い下記の結論を
得た｡
2章では表面電極対を用いた強誘電体の評価法の概念を述べ､表面電極対の作製および分域構
造の観察方法について述べた｡表面電極対の作製では､低い電圧で抗電場以上の電場を印加でき
る設計を行い､電極の剥離を改善する工程を考案し作製した｡観察方法では, PMN･PTのミクロ
′
な分極方位と圧電応答との関係を議論し､面内分極を館察できるLPFMが適した方法であるとい
う結論を得た｡さらに電場の印加方向と圧電応答差から分極方位を決定できることを述べた｡ま
た､材料組織の弾性特性の分布や内部欠陥の解析を行うUAFMについて述べた｡
3章では表面電極対の間隙内に存在する熱による脱分極で生じた分域構造をLPFMおよび
UAFMにより観察した｡ LPFMでは【TIO]および【010】軸に平行な分域境界を持つ分域構造が観
察され､ UAFMではLPFMで観察した分域境界に関係した接触弾性が低下した帯状の領域が観
察された｡圧電応答に寄与する電場と接触弾性に寄与する応力場の分布について議論することで,
LPFMで映像化できる深さは1mm以下であり､ UAFMでは探針の接触半径と同程度の深さに位
置する内部構造が映像化されうるという知見を得た｡この知見をもとに【010】に平行な帯状構造に
ついて考察を行い､この領域は分域境界が表面下で傾斜した構造であることを見出した｡
4章では表面電極対に電場を印加することで､印加電場に応答する様々な分域挙動が観察され
た. Es -2kV/cm付近では､抗電場を越える電場の印加に対して脱分極組織に分極が発現する現
象が観察された｡抗電場の発生が分域構造という微視的な構造の分極の発現に対応することが示
唆された｡ Es =5kV/cmまでの電場では分域境界の移動を伴わず､分域の分極方位が回転する可
逆的な分域スイッチング現象が観察された｡この現象は電場の逆転に対して繰り返し誘起される
可逆応答であった｡観察された現象は一般的に起こりやすいと言われている1800スイッチングで
はなく､非1800スイッチングであった｡これは巨視的な分極方向の反転が微視的には非1800スイ
ッチングによるものであることを示唆している｡
Es =5kV/cm以上の電場では分域境界の移動を伴う不可逆的な分域スイッチング現象が観察さ
れた｡分域境界の移動については､分極の向きが印加電場に対して相対的に安定となる飯域が増
加するように移動していく過程が観察された｡また､分域境界の交点では分域境界が移勤しにく
かったことから分域境界の交差に基づくピンニング効果の存在が示唆された｡さらに､分極が正
負逆の向きで接する境界と同一の向きで接する境界とでは同一の向きで接する境界のほうが動き
やすいという分域境界の電気的な安定性と､ [†10]軸と平行に形成された分域境界が相対的に安
定であるという分域境界の方位による安定性が考察された｡電気的な安定性と方位による安定性
が考察された分域境界は同一であったため､どちらが支配的な現象かという結論は得られなかっ
たが,どちらか､もしくは両方が分域構造の安定性に寄与することは確認された｡
表面電極対は分域構造の変化を誘起する方法として有用であり､ LPFMとUAFMを組み合わせ
ることで分域構造の詳細な観察ができ､ PMN-PTについて様々な知見を得る事ができた｡観察さ
れた分域構造は熱による脱分極構造であったが､電極作製時の温度を下げれば材料本来の分域構
造観察も可能であると考えられる｡この手法はAFMが使用できる試料であれば分域構造を評価
できるため､リラクサ系単結晶に限らず強誘電体メモリや圧電アクチュエータに利用される強誘
電体薄膜への適用も可能である｡
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